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論  文  内  容  の  要  旨  
氏  名  （  辻 本  総 一 郎  ）  
論文題名 
Studies on Novel Catalysts for Direct Decomposition of Nitrogen Monoxide Based on  
Rare Earth Oxides 
 
（希土類酸化物を母体とした新規な一酸化窒素直接分解触媒に関する研究） 
 
  
 本研究では、酸性雨や光化学スモッグといった大気汚染の原因となる窒素酸化物（NOx）を、アンモニアなどの有害
な還元剤を使うことなく、単純な接触のみで窒素と酸素に分解する直接分解触媒の研究開発を行った。 
 直接分解触媒は、環境に優しく、かつ経済性に優れる排ガス浄化技術の最終目標であるが、従来の触媒では高温耐
久性の不足や、酸素または二酸化炭素などの共存下で大きく浄化活性が低下することが課題となっていた。これに対
して、申請者は、立方晶C型構造を有するY2O3-Tb4O7-BaO複合酸化物が、従来の触媒と比較して極めて高いNO浄化活性を
発現することを明らかにしてきたが、同酸化物が高い触媒活性を発現する具体的な要因や、その分解機構は明らかで
はなかった。 
 
 そこで第1章では、立方晶C型希土類酸化物が高いNO直接分解を発現する要因の解明を目指して、様々な結晶構造を
持つ希土類酸化物を調製し、その結晶構造とNO直接分解活性の相関を検討した。その結果、NO吸着能が結晶構造中の
希土類イオンの配位数に大きく依存し、希土類イオンが低配位であるほど高いNO吸着能を示すことを明らかとした。
また、希土類イオンの配位環境に加えて、触媒表面の塩基性がNO吸着能に深く寄与するとともに、立方晶C型構造の格
子定数や粒子形状も触媒活性を決定する要因の一つであることを見出した。 
 
 第2章では、立方晶C型希土類酸化物に、バリウムイオン（Ba2+）やテルビウムイオン（Tb3+/4+）を固溶させることで
触媒活性が飛躍的に向上するメカニズムについて検討を行った。その結果、+2価のバリウムイオンを、+3価の希土類
イオンサイトに部分置換することで、NOの吸着および分解点となる酸化物イオン欠陥の形成が促されるとともに、触
媒表面の塩基性が向上し、NOの吸着を大きく促進することがわかった。一方、テルビウムイオンは、+4価から+3価へ
の還元反応が進行しやすく、還元時に触媒表面に吸着された酸素の脱離を促し、触媒活性点の再生を促進することが
わかった。 
 
 第3章では、触媒表面におけるNOx吸着種の変化や脱離挙動の詳細な解析を行い、第1・2章で得られた知見と取りまと
めて立方晶C型希土類酸化物表面におけるNO直接分解機構を提案した。本分解機構では、触媒表面にニトロシル（NO-）
として吸着されたNOが、気相中のNOと反応することによって窒素と酸素に分解されることを明らかとした（2NO → N2 
+O2）。 
 
 第4章では、高活性を示すY2O3-Tb4O7-BaO複合酸化物触媒のNO浄化活性を、より実排ガスに近いに条件で測定し、従来
触媒との浄化活性の比較を行った。さらに、酸素や二酸化炭素などの共存下においても高いNO浄化活性を示す新規な
触媒の開発に取り組んだ結果、従来触媒に比べて酸素や二酸化炭素に対する耐性の飛躍的な向上に成功した。 
 
 

